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研究成果の概要（和文）：レーザー分光同位体計測装置を応用することにより、都市大気中および森林中の大気中の二
酸化炭素の濃度および13C,18O同位体比の連続測定を行った。1分の時間分解能で数週間の測定を行うことができた。名
古屋市内において夏季、冬季にCO2濃度およびCO2安定同位体比の連続測定を行ない、CO2発生源の推定と気象条件の比
較、また都市域における生物由来CO2の寄与について評価した。また、富士吉田および飛騨高山の森林サイトにおいて
同位体計測により、CO2, 水蒸気の動態解析を行った。

研究成果の概要（英文）：At both regional and global scales, the isotopic compositions of carbon dioxide 
(CO2) have a marked correlation on their sink, source and transport. Therefore their isotopes have been 
used to investigate the processes associated with their absorption and emission of terrestrial 
ecosystems. Continuous measurement of stable isotope ratios of CO2 (delta 13C and delta 18O) was 
conducted in forest of Takayama and Fujiyoshida in Japan by using a mid-infrared laser absorption 
spectrometer to reveal CO2 cycle in the forest. The results suggest that the isotope ratio measurement by 
the mid-infrared laser absorption spectrometry can contribute to better understanding of the short-term 
variations of isotopes. Isotope ratios of carbon dioxide (CO2) and water vapor (H2Ov) in the near-surface 
air were continuously also measured for one month at urban area of Nagoya city. During a typhoon and a 
stable front passages in the observation period, remarkable changes of the isotope ratios were observed.

研究分野：大気環境科学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
①研究の学術的背景 
地球大気中の二酸化炭素やその他の微量成
分ガスの増大がそれらの温室効果により地
球温暖化を招くと考えられている。これまで
になされている観測の多くは大気中の二酸
化炭素の増大が化石燃料の燃焼によるもの
であるとしているが、人為的に放出される二
酸化炭素がどのような経路で吸収・残留する
か詳細な行方については、まだ十分に分かっ
ていない。大気中に放出された余分な二酸化
炭素が大気圏、海洋圏、および生命圏にどの
ように分配されるかも、解決すべき重要な課
題である。地球炭素循環における生態系の役
割を解明する上で、大気圏と生命圏の間の相
互作用を詳しく調べることが不可欠である。
大気二酸化炭素の濃度と同位体比の両方を
解析することにより生態系－大気相互作用
の定量的な解析を行うことができる。これま
での同位体計測は、質量分析法で行われてき
たが、大気中の二酸化炭素の同位体の測定を
測定するには、容器にサンプリングして、実
験室に持ち帰り測定することが必要であっ
た。そのため、連続的にリアルタイムで高速
に測定することができなかった。また、大気
エアロゾル中の炭素成分については、熱脱離
分離法で有機炭素化合物と元素状炭素化合
物の区別が手探りでなされている。これに対
して熱脱離分離法とリアルタイムで炭素同
位体計測の組み合わせで測定が可能になれ
ば、それぞれの成分の発生源と生成過程を推
定することが可能となる。このような問題を
解決するため、新しい同位体計測法の実用化
が焦眉の課題となっている。 
 
２．研究の目的 
地球炭素循環における人間活動と生態系の
役割を解明する上で、大気圏と生命圏の間の
相互作用を詳しく調べることが不可欠であ
る。大気二酸化炭素の濃度と同位体比の両方
を解析することにより生態系－大気相互作
用の定量的な解析を行うことができる。既に
我々が観測実績をあげているレーザー分光
同位体計測器により大気中の二酸化炭素の
13C,18O同位体比および水蒸気のD, 18O同位体
比の連続測定を行い、従来からの O3, NOx, 
CO、エアロゾル計測と組み合わせて、大気質
の動態を明らかにする。大気中の二酸化炭素
の濃度・同位体比計測とデータ解析を行うこ
とにより、これまでレーザー分光の研究者に
よる実験的な装置開発でしかなかった二酸
化炭素同位体分析装置が、実用化レベルに達
していることを実証し、これまでの同位体質
量分析法では実現できなかった、新しい計測
を行う。名古屋などの都市大気の同位体比を
高い時間分解能および長い期間で計測する
ことにより、CO2排出源すなわち土壌や植物
呼吸、石油燃料燃焼、天然ガス燃焼由来であ
るかを明らかにする。都市由来やアジア大陸
由来の大気汚染物質の動態をCO2や水蒸気の

同位体の変動とともに解明する。従来から行
っている大気汚染関連物質の O3, NOx, CO, 
エアロゾルの観測を同位体分析と同時に行
うことにより、都市における大気汚染物質な
どの動態について、より詳しい情報を得る。
さらに、森林サイトにおいてレーザー分光同
位体計測により、CO2, 水蒸気の動態解析を
行う。 
 
３．研究の方法 
本研究による大気中の二酸化炭素の濃度・同
位体比計測とデータ解析を行うことにより、
これまでレーザー分光の研究者による実験
的な装置開発でしかなかった二酸化炭素同
位体分析装置が、実用化レベルに達している
ことを実証し、これまでの同位体質量分析法
では実現できなかった、新しい計測を行うこ
とができる。大気中の二酸化炭素の排出源の
詳細な分布を高い時間分解能で、かつ長期間
計測することにより、二酸化炭素の動態解明
の研究において飛躍的に質の高いデータを
供給することができる。また、炭素化合物の
エロゾルの中の炭素の安定同位体比、すなわ
ち 13C/12C比を計測し、エアロゾルおよびその
前駆体の発生源および生成過程に関する情
報を得ることができる。地球温暖化問題にお
いて二酸化炭素および炭素化合物エアロゾ
ルの動態解明は非常に重要であり、また温暖
化の将来予測にも影響を与える。新しい高性
能な同位体計測装置を用いた実証的研究は
温暖化問題解決の重要な一歩となる。 
二酸化炭素の同位体の解析は、長期の頻繁
な二酸化炭素のフィールドでのサンプリン
グを必要とするが、非常に数多くの分析サン
プルを集め分析するのはかなりの労力を要
する。それは分析手法に起因している。現在
のところ大気中の二酸化炭素の安定同位体
比の測定に用いられているのは、同位体測定
用の質量分析装置である。この同位体質量分
析装置は非常に精度よく測定ができるが、問
題点として非常に重量があり、また移動が困
難で、リアルタイムの計測ができないことが
ある。大気中の二酸化炭素を連続的にリアル
タイムでその場分析できる方法として、レー
ザー分光による計測装置が研究されてきた。
二酸化炭素の 13C同位体、18O同位体(12C16O2、
13C16O2、

12C18O16O)の振動数の違いにより、赤
外の光吸収の波長が異なることを利用する。
これまでは、レーザーによる二酸化炭素同位
体計測の波長に合うレーザーは、液体窒素冷
却が必要であったり、非常に寿命が短かった
り、メインテナンスが非常に複雑であったり
していた。それゆえ二酸化炭素の同位体計測
はレーザー分光の専門家による実験的な研
究にとどまっていた。しかしながら、最近の
レーザー技術の発展により、量子カスケード
レーザーが発明され、二酸化炭素の同位体計
測に必要な中赤外領域（波長 4.3 μｍ付近）で
極めて安定して、室温で発振し、長期間安定
して利用可能なレーザーが、比較的安価で利



用可能になった。申請者は、米国の研究者と
協力して量子カスケードレーザーを用いた
二酸化炭素同位体計測装置を開発してきた。
多重反射ミラーを備えた吸収測定セルに、大
気を取り込むことで前処理なしで直接測定
できる。同位体測定精度は、1分計測で 0.1‰
程度であり、同位体質量分析計ほどではない
が、十分な精度を有している。そのレスポン
スは数秒である。また、長期間の同位体計測
値の安定性を調べたが、そのバラツキは 0.2‰
以下であった。このように、開発した装置は
画期的な性能を有している。 
開発した計測装置は、非常に安定して動作
するので、装置の実験レベルを超えて、実際
に二酸化炭素の安定同位体の計測を行い、大
気二酸化炭素の動態解明に役立てることが
できる段階になった。レーザー同位体計測が
実験段階から実用的に有用なものであるこ
とを実証する。本装置の実用化により、毎分
の変化を長期間みることができる。短時間の
変動だけでなく長期間の変動も詳しく調べ
ることが可能になる。このように全く新しい
二酸化炭素の動態解析の方法を提供でき、同
位体科学の新しい地平を切り開くものであ
る。化石燃料の燃焼などによる人間活動に由
来する二酸化炭素放出および炭素質エアロ
ゾルの今後の動向は、大気中の二酸化炭素濃
度を予測する上で、不確かな要因の一つであ
るが、このような計測器の発展により、より
確かな情報を得ることができるようになる。 
 
４．研究成果 
(1) 富士吉田アカマツ林における二酸化炭素
動態の解明 
大気－生態系の炭素交換量を測定するの
と同時に、生態系内部の炭素動態を把握する
ことによって、より正確な陸域炭素交換量を
算定することができる。炭素安定同位体比を
用いると、光合成の過程で同位体分別が起こ
ることから、CO2の同位体比を計測すること
によって、CO2放出起源の推定や水利用効率
の推定など、通常の CO2大気観測では得られ
ない情報を得ることができる。本研究ではレ
ーザー分光法を用いた先駆的な観測機器（以
下、レーザー分光装置）を用いて、山梨県環
境科学研究所内の森林総合研究所・富士山麓
気象観測タワー設備において CO2 同位体比
を非常に高い時間分解能で連続観測するこ
とに成功した。 

CO2同位体比の連続観測は、CO2同位体測
定用レーザー分光装置（Aerodyne Research 
Inc.）を用いた。本装置は quantum cascade laser
（QCL: Alpes lasers）により大気 CO2の炭素
安定同位体比（δ13C-CO2）および酸素安定同
位体比（δ18O-CO2）をリアルタイム（約 1分
間隔）で計測するものである。 

H2O同位体比の連続観測には、H2O同位体
測定用レーザー分光装置（Los Gatos Research, 
Inc.）を用いた。この装置は、大気水蒸気の
酸素安定同位体比（δ18O-H2O）と水素安定同

位体比（δD-H2O）をリアルタイム（約 1分間
隔）で計測するものである。山梨県環境科学
研究所（山梨県富士吉田市）の富士山麗・剣
丸尾溶岩流上のアカマツ林内に設置された
森林総合研究所の観測タワー（Asiaflux:FJY / 
JaLTER:FJK）において、林床面から樹冠上に
かけての6高度（2m, 9m, 13m, 19m, 23m, 27m）
で鉛直的な同位体比計測を行った（図 1）。 

微気象環境と大気CO2およびH2O濃度とそ
れら同位体比（δ13C-CO2 と δ18O-CO2 および
δD-H2O と δ18O-H2O）を観測した。δ13C-CO2

と δ18O-CO2は、夜間から明け方にかけて光合
成による同位体分別を受けた炭素が二酸化
炭素として呼吸作用により放出されるため、
CO2濃度は高くなり、同位体比は低くなる日
変化をしていた。8 月 2 日は降雨があり、日
射量が少なく昼間に気温が上昇しなかった
ため、蒸発散が少なく、δD-H2O と δ18O-H2O
はほとんど変化しなかった。8 月 3 日夜から
4日の朝にかけては、気温が急激に低下して、
重い水蒸気から凝結していく同位体分別に
より水蒸気中の δD-H2Oと δ18O-H2Oが軽くな
っていく様子が観測された。日の出後、凝結
した水の蒸発により、水蒸気の同位体比が上
昇し、元の同位体比に戻る様子も観測された。 
同位体比の高度プロファイルを観測した。
高さ別にみると、高度 2m の δ13C-CO2 と
δ18O-CO2 が土壌呼吸による影響を最も受け、
同位体比が低く、高度が高くになるに従って
同位体比は高くなり、森林樹冠上である高度
27m でもっとも高い同位体比を示した。7 月
31 日の δ13C-CO2と δ18O-CO2は、樹冠上で高
く、高度が下がるに従って同位体比が低くな
る高度分布がはっきりと認められた。とくに
地上付近で δ13C-CO2が低かった。8月 2日は
7月 31日に比べて、森林内部での大気の混合
が進んでおり、同位体比の高度毎の違いは小
さかった。δD-H2Oと δ18O-H2Oは 7月 31日、
8 月 2 日ともに、明瞭な高度分布は観測され
なかった。これは夜間における森林内部に同
位体比の異なる水蒸気の局所的な発生、吸収
源がないためと考えられる。7月 31日と 8月
2 日では、時刻による同位体比の変化に大き
な差が見られた。7月 31日の夜間は、気温の
変化が大きく、一方 8月 2日の夜間は、気温

 
図 1 富士吉田アカマツ林での大気二酸化
炭素の同位体比の計測 



はほぼ一定であった。7月 31日の夜間は気温
が大きく変化したため、水蒸気が凝結し、同
位体比が変化したと考えられた。 
 
(2)飛騨高山の広葉樹林での二酸化炭素同位
体の計測 
 CO2は O3や N2O など正の放射強制力を持
つ物質の中で、最も大きな正の放射強制力を
持ち、全球の気候変動に対して大きな影響を
与えていると考えられる。CO2濃度は主に燃
焼過程、植物呼吸、土壌呼吸による CO2排出
および光合成によるCO2吸収過程によって変
動する。全球の炭素収支を考えた場合、森林
におけるCO2吸収過程は複雑であるため不確
かさが大きい。CO2 の安定同位体比(δ13C, 
δ18O)は CO2の排出源(燃焼過程、植物呼吸、
土壌呼吸)および光合成による CO2 吸収過程
においてそれぞれ異なる。そのため、CO2安
定同位体比とCO2濃度変動および気象条件を
比較することで、森林における CO2濃度変動
に対する各過程の影響を評価することが可
能である。そこで人為起源 CO2の影響が少な
い清浄地域の森林において CO2 濃度および
CO2安定同位体比の同時測定を行ない、植物
呼吸、土壌呼吸、光合成過程が森林内の炭素
収支に与える影響を評価した。 
 7月 29日から 8月 10日まで、岐阜大学流

域圏科学研究センター・高山試験地の産総研
高山サイト（36°08′ N, 137°25′ E, 標高 1420 
m）において、森林タワーを用い、冷温帯落
葉広葉樹林中の大気中の CO2(δ13C, δ18O)およ
び水蒸気(δD, δ18O)の変動および高度分布を
連続観測した。CO2安定同位体比は中赤外レ
ーザー(4.3 μm)を光源とするレーザー分光同
位体測定装置(Aerodyne 社製)を用いることに
より高い精度(0.1‰以上)と時間分解能(1 分)
で連続測定することが可能となった。 
観測期間において CO2濃度が日中減少し、

δ13C, δ18O が日中ピークを持つ日内変動が見
られた（図 2）。光合成により CO2が植物に取
り込まれる場合、12CO2 が優先的に消費され
るため、日中の CO2減少および δ13C増加は光
合成の影響を強く受けていると考えられる。
また、植物内における CO2と H2Oの同位体交
換が促進したことにより δ18O が高くなった
と考えられる。CO2変動の要因を明らかにす
るため Keeling plot による CO2 変動成分の
δ13C, δ18Oを求め、植物呼吸、土壌呼吸および
光合成の影響を評価した。 
 
(3) 名古屋での CO2同位体比計測と気象現象 

CO2の同位体比は、発生源・吸収作用（生
物呼吸、石油燃焼、天然ガス燃焼、光合成）
により変動する。水蒸気の同位体比も蒸発・
凝結時の温度や場所（緯度、高度、陸域海洋
域）などにより変化する。したがって、同位
体比を計測することにより、CO2および水蒸
気の発生・消失源や動態を解明することがで
きる。今回、レーザー装置により、同位体比
を連続でほとんど切れ目なく、しかも 1分の
高い時間分解能で測定できるようにできる
ようになったため、日々の気象変化と同位体
比を対応づけることができた。これにより将
来的には、日常的な同位体比計測も重要な情
報を与える気象計測の一つの要素となりえ
ることを示した。 
レーザー分光法を用いた同位体計測装置
を用いて、大気中の二酸化炭素 CO2

（δ13C,δ18O,）および水蒸気（δ18O, δD）の安
定同位体比を、名古屋大学構内において連続
的にリアルタイム計測したので、そのデータ
を解析した。観測期間中に、CO2と水蒸気の
同位体が急激に大きく変動したイベントが 2
度観測された。9月 8日は台風が、9月 23日
は停滞前線が観測所を通過した。台風が通過
した日および停滞前線の通過した日のCO2同
位体および H2O同位体の変化に注目し、気象
データと照らし合わせて考察を行った。 

9 月 8 日の台風の通過時の δ13C-CO2 と
δ18O-CO2のキーリングプロットにより、異な
るCO2の濃度と同位体比を持った気団が観測
所付近の大気に急激に流入したことが推察
された。観測所の南側には火力発電所が多く
存在することから、台風により火力発電所付
近の大気が観測所にまで運ばれた可能性が
考えられた。一方、9月 23日の前線通過時の
δ13C-CO2 と δ18O-CO2 のキーリングプロット
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図 2 高山の広葉樹林における CO2 濃度, 同位体比
13C, 18Oの各高度における日内変動 



により、異なる CO2の濃度と同位体比を持っ
た気団が観測所付近の大気に移流したこと
が推察できた。観測所の北側には山岳地帯が
広がっており、観測所北側の大気が観測所に
まで運ばれた可能性が考えられた。 
 
(4) 都市域での CO2同位体と大気汚染物質の
測定 
都市域における CO2 濃度は人為起源の化
石燃料燃焼による放出に加えて、植物の光合
成による CO2吸収、生物呼吸による CO2放出
過程も要因となりうるため、それぞれの CO2

発生源の寄与の見積もりが難しい。そこで、
都市域の一つである名古屋市内において夏
季、冬季に CO2濃度および CO2安定同位体比
の連続測定を行ない、夏季冬季における CO2

発生源の差、また都市域における生物由来
CO2の寄与について評価した。これまでの安
定同位体比質量分析装置を用いた測定では、
サンプリング回数が限られるため、数週間に
わたる連続測定が難しい。しかしレーザー分
光法を用いることで、時間分解能 1分以下で、
数週間の連続測定することができ、気象条件
の日内変動や高気圧・低気圧の通過などに対
応する変動をとらえることが可能となった。 

冬季(11 月 22 日から 12 月 11 日)と夏季(7
月 22日から 8月 11日)に、名古屋大学キャン
パス内においてCO2濃度およびCO2安定同位
体比(δ13C, δ18O)の連続測定を行なった。CO2

安定同位体比は中赤外レーザー(4.3 μm)を光
源とするレーザー分光同位体測定装置
(Aerodyne 社製)を用いることにより高い精度
(0.2‰以上)で δ13C, δ18O 連続測定することが
可能となった。また、同時に水蒸気濃度、水
蒸気の安定同位体比(δD, δ18O-H2O), および
大気汚染物質の一酸化炭素 CO 濃度, 窒素酸
化物 NOx濃度を連続測定した。 
夏季の CO2濃度変動は日中に最小、夜間に
最大となる日内変動を示したが、冬季の CO2

濃度は規則的な変動が見られなかった。この
ため夏季は生物由来のCO2吸収放出の影響が
大きく、日内変動が現れたと考えられる。冬

季は人為起源CO2が主な発生源と考えられる。
CO2濃度ピークの CO2の発生源を δ13C, δ18O
の Keeling plot 解析と、CO 濃度変動と CO2

濃度変動の相関(ΔCO/ΔCO2)の二つの側面か
ら求め、夏季冬季の差を評価した。ΔCO/ΔCO2

は冬季に高く、燃焼由来 CO2の寄与が増加す
ることが示された。さらに δ13Cを比較すると
冬季が低くなった。そのため、冬季は天然ガ
ス燃焼に起因するCO2の増加の可能性が示唆
された（図 3）。 
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